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(54) Reformierungsreaktor und Betriebsverfahren 

(57) Die Erfindung bezieht sich auf einen ins- 
besondere zur Reformierung von Methanol geeigneten 
Reformierungsreaktor mit einer Reaktionszone, in der 
sich em Reformierungskatalysator beflndet und der ein 
2u reformierendes Gasgemisch zufQhrt>ar ist. sowie auf 
em Verfahren zum Belrieb eines solchen Reaktors. 

Erf indungsgemae beinhaltet der Reaktor einen an 
die Reaktionszone fiachig angrenzenden Verdampfer- 
k6rper mit porOser. warmeleitfahlger Struktur zur Berei- 
tung des zu reformierenden Gasgemischs durch 
Vermischung und Verdanpfung der Ihm zugefuhrten 
Gasgemischkomponenten und zur flSchig verteilten 
Einspeisung des bereiteten Gasgemischs in die Reakti- 
onszone. Fur den Betriebdes Reaktors kann eine Start- 
phase vorgesehen sein, in welcher der Verdampfer- 
kSrper mit einem Brennstoff-Flussigkeitsfilm benetzt 
wind und nach anschlieSender Saueretoffzugabe ein 
brennbares Gemisch in der Reaktionszone entsteht 
das dort katalytisch oxidiert wird. Mit der entstehenderi 
Verbrennungswarme laBt sich der Verdampferk6rper 
bis zur Betriebstemperatur aufheizen, wonach auf 

Reformierungsreaktions-Dauerbetrieb umgeschaltet 
werden kann. 

Verwendung z.B. zur Wasserstoffgewinnung 
brennstoffzellenbetriebenen Kraftfahrzeugen. 
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Beschreibung 



Die Erfindung bezieht sich auf einen Reformie- 
rungsreaktor mil einer Reakbonszone. in der sich «n 
Reformierungskataiysator b^indet und der ein zu refor- 
mierendes, kohlenwasserstoffhaltiges Gasgemiscii 

zufuiirbar 1st. 

Ein gegenwartig zunehmend an Bedeutung gewin- 
nendes Anwendungsgebiet sind brennstoffzellenbetrie- 
bene Kraftfahrzeuge. in denen Reaktoren dieser Art zur 
Wasserstoffgewinnung ausflQssig mitgetuhrtem Metha- 
nol eingesetzt werden. urn den von den Brennstoffzel- 
len benotigten Wasserstoff bereitzustellen. Dabei kann 
das Methanol je nach ProzeBbedingungen durch erne 
endotherme Wasserdampfreformierung oder eine exo- 
therme partielle Oxidation od^ z.B. als autothermer 
ProzeB durch eine Konrtbination beider Reaktionen in 
das wasserstoffreiche Reformatgas umgesetzt werden. 
Der Einfachheit halber soli vorliegend der Begriff Refor- 
mierung auch die partielle Oxidation des Methanols 
Oder eines anderen venwendeten Kohlenwasserstoffs 

umfassen. . 

Die an der Reformierungsreaktion beteiligten f lOssi- 
gen Komponenten werden vor Eintritt in die Reaklions- 
zone verdampft. Oblicherweise erfolgt dies entweder in 
einem dem Reaktor vorgeschalteten. separaten Ver- 
danpfer oder in einem von der Reaktionszone raumiich 
getrennten. vorgeschalteten. beheizten Reaklorbe- 
reich. Der Eintrag der Gasgemischkomponenten in die- 
sen Verdampferbereich kann z.B. durch Ultra- 
schallzerstaubung erfolgen. Eine andere herkGmmliche 
Methode besteht in der vollstandigen Verbrennung 
eines tlQssig^ Kohlenwasserstoffs und Verdannpfung 
von spater zudosiertem Brennstoff bzw. Wasser durch 
die heiBen Veibrennungsprodukte. Die Schwierigkeiten 
dieser herkdmmlichen M^hoden liegen vor aliem in der 
ungenauen Kontrolle des Verdampfungsvorgangs, cfie 
zu unvollstandiger Verdanrpfung. d.h. Tropfenbiidung. 
zu Pulsationen, hohem Druckabfall und hohen Warme- 
verlusten im Fall indirekter Beheizung sowie zu trager 
Dynamik fuhren kann. Diese Effekte sind z.B. auf dem 
Anwendungsgebiet brennstoffzelienbetriebener Kraft- 
fahrzeuge unvorteilhaft. Aus PlatzgrOnden und wegen 
der fur den Krafttehrzeugbetrieb typischen. raschen und 
haufigen Lastwechsel ist fur diesen Einsatzzweck an 
Reaktortyp mrt kompaktem Aufbau enwunscht. der 
schnell auf Lastwechsel reagiert. 

in der Patentschrift US 3.798.005 ist ein Reaklor 
zur Erzeugung eines wasserstoffreichen Gases durch 
katalytische Oxidation von vorzugsweise langerkettigen 
Kohlenwasserstoffen. wie CgHu und Cs^^e. beschrie- 
ben. Der Reaktor besteht aus mindestens zwei unter 
Belassung eines Zwischenraums beabstandet hinter- 
ananderliegenden Sinterbldcken, in die ein jeweils 
geeignetes Katalysatormaterial eingebracht ist. Wenig- 
slens der in StrOmungsrichtung erste katalysatoibe- 
legte Sinterblock ist zur katalytischen Oxidation des 
Kohlenwasserstoffs ausgelegt, wahrend wenigstens der 



in Str6mungsrichtung letzte Sinterblock als Shiftstufe 
zur Umwandlung von Kohlenmonoxid in Kohlendioxid 
ausgelegt ist. Die katalytische Oxidation erfolgt typi- 
scherweise bei relativ hohen Temperaturen zwischen 
5 900**C und 1650°C, wahrend die CO-Umwandlungsre- 
aktion bei Temperaturen zwischen etwa 150**C und 
500°C erfolgt. Das fOr die GO-Umwandlungsreaktion 
benotigte Wasser wird als Wasserdampf in die Zwi- 
schenraume vor einem jeweiligen Shiftstufen-Sinter- 
^0 block eingespritzt, Vor dem in StrOmungsrichtung 
ersten, kataiysatorbelegten Sintertrtock befindet sich 
ein Mischungsraum. in den uber eine Einspritzlertung 
der umzusetzende Kohlenwasserstoff sowie uber einen 
eintrittsseitigen, katalysatorfreien Sinterblock ein Luft- 
^5 Strom zugefuhrt werden, dessen Sauerstoffmenge so 
eingestellt wird. daB die anschlieBende katalytische 
Oxidation als unvollstandige, flammenfreie Verbren- 
nung abiauft. Der Lxrftstrom wird im Gegenstrom an der 
AuBenseite eines Reaklormantels zugefuhrt und auf 
20 diese Weise von dessen Abwarme vorerhitzt, wahrend 
zur Vorerhitzung des umzusetzenden Kohlenwasser- 
stoffs und des eingesprrtzten Wassers ein Rohrleitungs- 
komplex dient. der ausgangssertig im Reaktor 
angeordnet ist und dadurch vom noch heiBen Reakti- 
25 onsgas umstrOmt wird. 

In der Offenlegungsschrift DE 33 45 958 A1 sind 
ein Methanolreformierungsreaklor zur Erzeugung von 
Wasserstoff in einem brennstoffzellenbetriebenen Kraft- 
fahrzeug und ein Betriebsverfahren hierfur offenbart. 
30 bei dem vor einem anschlieBenden Dauerbetrieb eine 
spezielle Startphase vorgesehen ist. In dieser Start- 
phase wird f lussiges Metinanol in einer von einer Refor- 
mierungsreaktionszone separierten Verbrennungs- 
kammer des Reaktors verbrannt. Das heiBe Verbren- 
35 nungsgas strbmt durch eine Verbrennungsgaskammer. 
die uber eine warmelertfahige Wandung mrt der Refor- 
mierungsreaktionszone in warmeubertragender Verbin- 
dung stehe und dadurch das dort b^indliche 
Katalysatormaterial indirekt aufheizt. Zudem wird das 
40 Verbrennungsgas nach Passieren der Verbrenrujngs- 
gaskammer durch die Reformierungsreaktionszone han- 
durch zurOckgefOhrt und heizt so den Katalysator 
zusatzlich direkl auf. Wenn die Reaktionszone auf diese 
Weise ihre Betriebstemperatur erreicht hat, wird die 
45 Methanolvertjrennung beendet und ein HeiBgasventil 
umgeschaltet. um das Verbrennungsgas aus dem 
System zu entfernen, wahrend im nun beginnenden 
Dauerbetrieb ein Methanol/Wasserdampf-Gemisch zur 
Wasserdampfreformierung des Methanols in die Reak- 
50 tionszone eingeleitet wrird. Ein zur Aufrechterhaltung 
der Beheizung der Reaktionszone dienender Brenner 
wird im Dauerbetrieb des Reaktors mit dem Wasser- 
stoff uberschuB aus den Brennstoffzellen belrieben. 
Aus der Offenlegungsschrift JP 5-337358 (A) ist ein 
55 Reformierungsreaktor in Plattent>auweise bekannt. bei 
dem eine Verteilkammer unter Zwischenfugung einer 
Brennstofh^erteilplatte an eine Verbrennungskammer 
laminiert ist Die Verteilplatle ist m'lt einer groBen Zahl 
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von VerteilGffnungen versehen. In der Verbrennungs- 
kammer wird ein Brennstoff/Luft-Gemisch verbrannt, 
wobei die Luft uber eine entsprechende Luftzufuhrlei- 
tung direkt in die Verbrennungskammer geleitet wird, 
wahrend der Brennstoff Qber eine entsprechende 5 
Brennstoffzufuhrleitung in die Verteilkammer und von 
dort Qber die Offnungen in der Vertalplatte in die Ver- 
brennungskammer gelangt. Urn eine RuckstrOmung 
von der Verbrennungskammer in die Verteilkammer zu 
verhindern. kann Qber eine Zweigleitung mit ansteuer- 
barem Ventil ein Teil des Luftstroms in die Brennstoffzu- 
fuhrlertung eingespeist und dort mit dem zugefuhrten 
Brennstoff vorgemischt werden. 

In der Patentschrift DE 37 29 114 C2 ist ein kataly- 
tischer Oxidationsreaktor fur zundfahige Gasgemische is 
beschrieben, bei dem eine gasdurchiassige. einen 
geeigneten Oxidalionskatalysator aufweisende erste 
Schicht in einem mit einem Kuhlmedium in Verbindung 
stehenden Reaktionsraum angeordnet ist und auf einer 
dem zugefuhrten Gasgemlsch zugewandten Seite mit 20 
einer gasdurchlSssigen zweiten Schicht versehen ist. 

Auf ihrer der zweiten Schicht geg enube rliegenden t^aitft 

ist die erste Schicht mit einer gas- und flQssigkeitsun- 
durchiassigen, mit dem KOhlmedium in thermischem 
Kontakt stehenden drrtten Schicht abgedeckt. Das 25 
umzusetzende Gasgemisch gelangt durch die zweite 
Schicht hindurch in die erste Schicht. wo unter der Wir- 
kung des Katalysators de Oxidationsreaktion stattfin- 
det. Die entstehenden Reaktionskomponenten, z.B. 
Wasserdanpf Im Fall einer Sauerstoff/Wasserstoff- 30 
Umsetzung. werden dann Im Gegenstrom aus der 
ersten Schicht heraus durch die zweite Schicht hin- 
durchgeleitet und anschlie6end abgefuhrt. Die zweite. 
vorzugsweise porOs ausgefuhrte Schicht fungiert als 
Diffusionssperrschicht die nur eine dosierte. vorbe- 35 
stimmte Gasgemischmenge zur ersten Schicht gelan- 
gen \m. und ist aus schlecht wSrmelertendem Material 
gebildet. damit die Warmeabfirfir vonviegend Qber die 
dritte Schicht zum KQhImedium hin erfolgt. 

Der Erfindung liegt ais technisches Problem die 40 
Bereitstellung eines Reformierungsreaktors und eines 
Betriebsverfahrens hierfOr zur Reformierung eines koh- 
lenwasserstoffhaltigen Gasgemischs zugrunde. die sich 
besonders fur Anwendungen eignen, bei denen ein 
kompakter Reaktoraufbau und eine hohe Reaktordyna- 4S 
mik gefordert sind. speziell fQr mobile Anwendungen, 
wie brennstoffzellenbetriebene Kraftfahrzeuge. Dabei 
soli der Begriff Kohlenwasserstoff der Einfachkeit halber 
auch Kohlenwasserstoffderivate unnfassen, wie Metha- 
nol. 

so 

Die Erfindung IGst dieses Problem durch die Bereit- 
stellung ernes Reformierungsreaktors mit den Merkma- 
len des Anspruchs 1 sowie eines Betriebsverfahrens 
hierfur mit den Merkmalen des Anspruchs 4. 

Der Reaktor nach Anspruch 1 beinhaltet einen an ss 
die Reaktionszone flSchig angrenzenden Verdampfer- 
kSrper. der mit porOser. wSmieleitfahiger Struktur so 
ausgelegt ist, daB er in der Lage ist, die ihm zugefQhr- 



ten Komponenten des zu reformierenden Gasgemischs 
zu vermischen und verdampfen und als solchermaBen 
homogenes, verdampftes Gemisch fiachig verteilt Qber 
die betreffende Grenzfiache in die Reaktionszone ein- 
zuspelsen. Durch diese Integration des Verdampfers in 
den Reaktor ist ein besonders kompakter Reaktorauf- 
bau mGglich. Durch die warmeleitfahige Auslegung der 
VerdampferkOrperstruktur kann in Fallen, in denen im 
angrenzenden Bereich der Reaktionszone eine exo- 
therme Reaktion abiauft. QberschQssige Warme aus 
der Reaktionszone durch FestkOrpenwarmeleitung sehr 
effektiv und gleichma(3ig in den Verdampferkfirper ein- 
gebracht und dort fur den Verdampfungsvorgang 
genutzt werden. Dieser Warmetransport Qber Festk6r- 
penwarmeleitung ist gegenuber einem Warmetransport 
Qber die Gasphase deutlich effektiver. Da der Verdamp- 
ferkdrper direkt an die Refbrmierungsreaktionszone 
angrenzt und das zu reformierende Gasgemisch homo- 
gen und fiachig in die Reaktionszone einspeist, ergeben 
sich sehr kurze Warmetransportwege. geringe Warme- 
kapazitaten und eine gute raumliche Homogenitat der 
__Beaktionsprodukte,™wodurch"dsr--Reaktor"eine"ver^ 
gleichsweise hohe Dynamik besltzt und somit sehr 
rasch auf Lastwechsel zu reagieren vermag. 

Bei einem nach Anspruch 2 weitergebildeten Reak- 
tor ist die Reaktionszone von einem ReaklionskSrper 
mit pordser. warmeleitfahiger Struktur gebildet. der fest- 
k6rperwarmeleitend mit dem VerdampferkOrper verbun- 
den ist und den Reformierungskatalysator in Form einer 
Oberfiachenschicht beinhaltet. Diese Oberfiachen- 
schicht kann verglichen mit den typischen Durchmes- 
sern von Pellets uWicher Katalysatorschuttungen 
merWich dunner sein. wodurch en-eicht wird. daB keine 
Uberhitzung des Katalysatormaterials auftritt und sich 
die gesamte Katalysalormasse fOr die Reformierungs- 
reaktion nutzen laBt. da das zu reformierende Gasge- 
misch durch Diffusion in die gesamte, relativ geringe 
Tiefe der Schicht eindringen kann. Vorteilhaftenweise 
kann der ReaktionskOrper mit dem VerdampferkOrper 
eine einstQckige, porOse. warmeleitfahige Struktur bil- 
den, bei der nur der den ReaktionskOrper bildende Teil 
mit der Katalysatorschicht versehen ist. 

Bei einem nach Anspruch 3 weitergebildeten Reak- 
tor ist eine spezlelie Zuleitungsplatte vorgesehen, mit 
der sich die Komponenten des zu reformierenden Gas- 
gemischs relativ gleichmaBig verteilt einer Eintrittsfia- 
che des Verdampferkdrpers zufOhren lassen. was die 
Vermischungsfunktion des VerdanpferkGrpers unter- 
stutzt. 

Bei dem Betriebsverfahren nach Anspruch 4 ist 
eine spezrelle Starlphase fur den Refbrmierungsreaktor 
vorgesehen. in der ein oxidiertiares. kohlenwasserstoff- 
haltiges Material in den VerdampferkOrper als ein die 
porGse Struktur benetzender FIQssigkeitsfilm einge- 
bracht und ein sauerstoffhaltige Gas derart zugefuhrt 
werden, daB der In die Gasphase Qberg^ende Teil des 
kohlenwasserstoffhaltigen Materials vom Verdairpfer- 
kdrper in die Reaktionszone gelangt und dort kataly- 
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tisch verbrannt wird. wobei die Oxidation aufgrund des 
speziellen Reaktorauft)aus fiachig unter Vermeidung 
von Uberhitzungsstelien und damit der Zundung einer 
nicht mehr flammenfreien. homogenen Verbrennung 
erfolgt. Dieser Verbrennungsvorgang kann bei Bedarf 
auch wahrend des anschlieBenden Dauerbetriebs wei- 
tergefOhrt werden. Die in der Reaktionszone entste- 
hende Veibrennungswarme wird sehr effektiv Qber 
FestkOrpeiwarmeleitung in den VerdampferkOrper ein- 
gebracht und fQhrt zur beschleunigten Verdampfung 
des dort f lussig eingebrachten. kDhlenwasserstofftialti- 
gen Materials. Sobald der Verdampferkdrper eine 
beslimmte Temperatur erreicht hat. bei der sich de 
Komponenten des zu reformierenden Gasgemischs 
verdampfen lassen, werden diese in den Verdampfer- 
kSrper so eingeleitet. daB iiire voilstandige Verdamp- 
fung sichergestellt ist und ein kontrollierter 
Temperaturanstieg sowie eine gleichniaBige Tempera- 
turverteilung erfolgt, was sich gemSB Anspruch 5 vor- 
zugsweise durch kontroHierte ErhGhung der 
Zudosierung des zu refonnierenden Gasgemischs 
und/oder durch eine gesteuerte Wasserzugabe 
und/oder eine geeignete Steuerung des Luft/Treibstoff - 
Verhaitnisses fOr die katalytische Verbrennung enrei- 
chen laBt Im anschlieBenden Dauerbetrieb werden 
dann die f lussigen und gasfOnnigen Komponenten des 
zu reformierenden Gasgemischs. z.B. ilussiges Oder 
bereits ganz Oder teilweise gasfdrmiges Methanol und 
Wasser sowie ggf. ein sauerstoffhaltiges Gas. wie Luft, 
in den VerdampferkSrper eingeleitet. 

Bei einem nach Anspruch 6 weitergebildelen 
Betriebsverfahren werden die Reaktionsbedingungen 
im Dauert>etrieb des Reaktors so eingesteltt. daB In der 
Reaktionszone wenigstens in einem an den Verdanp- 
ferkdrper angrenzenden Bereich eine exotherme Reak- 
tion stattfindet. z.B. eine partielle Oxidation von 
Methanol. Die Reaklionswarme kann Qber FestkSrper- 
warmeleitung sehr effektiv in den VerdampferkOrper 
eingebracht werden und deckt dort den zur Bereitung 
des zu reformierenden Gasgemischs. insbesondere zur 
Verdampfung und/oder Uberhitzung der beteiligten. ggf. 
flQssigen Gemischkomponenten. benOtigten Warmebe- 
darf. Das EinhaHen dieser Reaktionsbedingungen 
gewahrleistet eine optimale Verdampfung in alien 
Betriebszustanden und damrt auch ein sehr gutes dyna- 
misches Verhalten bei Lastwechseln. 

Eine vorteilhafte Ausfuhrungsform der Erfindung ist 
in der Zeichnung dargestellt und wird nachfolgend 
beschrieben. 

Die einzige Figur zeigt eine schematische LAngs- 
schnittansicht eines z.B. zur Wasserdampfreformierung 
von Methanol geeigneten Reaktors. 

Der in der Figur gezeigte Reaktor kann beispiels- 
weise zur Wasserdampfreformierung von Methanol in 
einem brennstoffzellenbetriebenen Kraftfahrzeug ein- 
gesetzt werden. um den fur die Brennstoffzellen ben6- 
tigten Wasserstoff aus flussig mitgefuhrtem Methanol 
zu erzeugen. Der schichtfbrmig aufgebaute Reaktor 



beinhaltet einen VerdampferkOrper in Form einer Ver- 
dampferschicht 1. die von einer por6sen. metallischen 
und damit gut warmeleitfahigen Matrix gebildet ist. Die 
porSse Verdampferschicht 1 verursacht nur einen relativ 
geringen Druckabfall und ist an einer Breitseite fest mit 
einer als Reformierungsreaktionszone dienenden Kata- 
lysatorschicht 2 verbunden, die ebenfalls von einer 
porosen. metallischen Matrix gebildet ist. wobei Ver- 
dampferschicht 1 und Katalysatorschicht 2 von einer 
einzigen. durchgehenden porOsen Matrix gebildet sein 
kbnnen. Es ergibt sich daher eine entsprechend groBe 
Ausdehnung der zugeh6rigen Grenzfiache 3, Qber die 
das in der Verdanpferschicht 1 bereitete, zu reformie- 
rende Gasgemisch gleichmaBig fiachig verteilt in die 
Katalysatorschicht 2. d.h. in die Reaktionszone. eintre- 
ten kann. Durch die por6se Verdampferschicht 1 wird 
vor dem mit Katalysatormaterial beiegten Bereich. d.h. 
der Katalysatorschicht 2. eine turtxjiente StrOmung der 
Gasgemischkomponenten erzeugt. wodurch deren 
Konzentration vor den reaktionsaktiven Stellen erhftht 
wird. so daB sich hdchstens eine Weine Verarmungs- 
zone bildet. Die Katalysatorschichtmatrix 2 ist mit einer 
im Vergleich zu den typischen Durchmessern ublicher 
Pellets von KatalysatorschQttungen dOnnen Oberfia- 
chenschicht eines herkammiichen. die Wasserdampfre- 
formierung von Methanol katalysierenden Materials 
belegt. Wegen der groBen Oberfiache der pordsen 
Katalysatorschichtmatrix 2 ergtot sich eine groBe wirk- 
same Katalysatorf lache. die zudem wegen ihrer relativ 
geringen Did^enausdehnung zuveriassig vor Uberhrt- 
zungseffekten geschutzt ist und in ihrer gesamten Tiefe 
durch Diffusion des zu reformierenden Gasgenrwschs fur 
die Reformierungsreaktion nutzbar ist. 

Zur Bereitung des zu reformierenden Gasgemischs 
werden die beteiligten f lussigen und/oder gasfOrmigen 
Komponenten uber eine Zuleitungsplatte 4 einer Ein- 
trittsf lache 5 der Verdanpferschicht 1 zugeleitet. die von 
deren der Verdampterschicht-Katalysatorschicht- 
Grenzfiache 3 gegenQberliegenden Breitseite gebiWet 
ist. Die Zuleitungsplatte 3 besitzt zwei separate Zulei- 
tungskanalstrukturen 6. 7, von denen die eine zur 
ZufOhrung der flOssigen und die andere zur ZufOhrung 
der gasfCrmigen Konponenten dient. So kOnnen zur 
Wasserdampfrefomiierung von Methanol eine f lOssige 
Methanol/Wasser-Mischung uber die eine Kanalstruktur 

6 und Luft Oder ein anderer sauerstoffhaftiger Gasstrom 
ut^er die andere Kanalstruktur 7 zugefOhrt werden. Vor- 
teilhaftenweise sind die zufuhrenden Kanalstrukturen 6, 

7 mit zur Eintrittsfiache 5 der Verdampferschicht 1 hin 
offenen Kanaien ausgebiWet. Dabei bilden die beiden 
Kanalstrukturen 6. 7 eine Reihe langlicher Kanalzweige 
in der Ebene der Eintrittsfiache 5 der Verdampferschicht 
1 derart. daB die Kanalzweige der beiden Kanalstruktu- 
ren 6. 7 alternierend aufeinanderiolgen. Dadurch k6n- 
nen die verschiedenen Gasgemischkomponenten 
bereits verhaitnismaBig gleichfSrmig Ober die Eintritts- 
fiache 5 hinweg verteilt in die Verdampferschicht 1 ein- 
gebracht werden. 
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Die Zufuhrung der Edukte muB nicht auf diese 
Weise in getrennten Kanaien erfolgen. Es ist in anderen 
Ausfuhrungsformen der Erfindung auch mOglich. ein 
gemeinsames Verteilungssystem fur alle Edukte zu nut- 
zen. Flussige Edukte k6nnen dann beispielsweise als 
kleinste TrOpfchen eines Sprays/Nebels mit dem Gas- 
strom eingebracht werden. 

An die der Verdampferschicht-Katalysatorschicht- 
Grenzfiache 3 gegenuberliegende. als Austrrttsseite 
fungierende Breitseite 9 der Katalysatorschicht 2 grenzt 
eine AuslaBplatte 8 an. die mit einer zu der Katalysator- 
schicht-Austrittsfiache 9 tiin offenen AuslaBkanalstruk- 
tur 10 versehen ist, uberdiedas reagierte Reformatgas 
austrittsseitig der Katalysatorschicht 2 gesammelt und 
aus dem Reaktor abgefuhrt wird. Sowohl in der Ver- 
dampferschicht 1 als auch in der Katalysatorechicht 2 
ist je ein Temperatursensor 1 1 . 12 vorgesehen. wobei je 
nach Bedarf auch noch mehr Temperatursensoren in 
diesen Schichten 1, 2 und/oderden angrenzenden Plat- 
ten 4. 8 vorgesehen sein kSnnen. Ein ReaktorgehSuse 
13 umschlieBt als AuBenhautden beschriebenen Reak- 
toraufbau. 



Bei einem bevorzugten Betriebsverfahren fur den 
gezeigten Reaktor wird zwischen einer Startphase bei 
noch nicht betriebswarmem Reaktor und dem Dauerbe- 
trieb unterschieden. In der Startphase wird zuerst ein 
flussiger Brennstoff in die Verdampferschicht 1 derart 
eingebracht. daB er einen deren porOse Struktur benet- 
zenden Flussigkeitsfilm bildet. Dieser Brennstoff kann 
derselbe Kohlenwasserstoff wie der im spSteren Dauer- 
betrieb refonnierte. z.B. Methanol, oder ein davon 
verschiedener Kohlenwasserstoff sein. Durch anschlie- 
Bende Einlertung von Sauerstoff bzw. eines sauerstoff- 
haltigen Gases gelangt mit diesem Gasstrom bereits 
bei Raumtemperatur «n vom Dampfdruck des verwen- 
deten Kohlenwassersloffs abhSngiger Teil desselben 
2ur Verdampferschicht-Katalysatorschicht-Grenzfiache 
3, wo sich folglich schnell ein zundfShiges Gasgemisch 
bildet. Nach Zundung des Gemischs durch den Kataly- 
sator der Katalysatorschicht 2 wird dort der in der Gas- 
phase befindliche Kohlenwasserstoff katalytisch 
vollstandig oxidiert. Wegen der flSchigen Einbringung 
des Gasgemischs in die Katalysatorschicht 2 erfolgt 
diese katalytische Verbrennung ohne Auftreten von 
Uberhitzungsstellen und ohne Zundung einer homoge- 
nen Verbrennung. Die entstehende Verbrennungs- 
warme wird durch den Festkdrperwarmeleitungskontakt 
zwischen Verdampferschicht 1 und Katalysatorschicht 2 
sehr effektiv in c£e Verdampferschicht 1 geleitet, die sich 
dadurch aufheizt, so daB dort vermehrt Brennstoff aus 
dem Flussigkeitsfilm verdampft und zwecks katalyti- 
scher Verbrennung zur Katalysatorschicht 2 gelangt 
Der auf diese Weise bewirkte Kaltstart kann innerhalb 
weniger Sekunden erfolgen. In der pordsen Matrix der 
Verdampferschicht 1 werden die Gasgemischkompo- 
nenten sehr gut vermischt, wobei zusStzlich die flussi- 
gen Komponenten an der Matrixoberfiache 
verdarrpfen. Wegen der groBen WSrmekontaktfiache 
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und der groBen Kontaktfiache zur Gasphase verlauft die 
Verdampfung sehr dynamisch und pulsationsfrei, ohne 
daB wegen Benetzung Tropfenbildung auftrrtt. Die gute 
Kaltstartfahigkeit wird waiter dadurch unterstutzt, daB 
jeglicher Kontakt des Katalysatormaterials mit Brenn- 
stofftropfen vermieden wird. 

Sobald auf diese Weise die Verdampferschicht 1 
eine bestimmte. zur vollstSndigen Verdampfung der 
flussigen Komponenten fur die anschlieBende Refor- 
mierungsreaktion ausreichende Terrperatur en-elcht 
hat. werden die Komponenten des zu reformierenden 
Gasgemischs mit gesteuerter Dosis so zugefuhrt. daB 
ein kontrollierter Temperaturanstieg und eine gleichma- 
Bige Temperaturverteilung unter Vermeidung von Ober- 
hitzungsstellen erfolgt. Dies wird u.a. auch durch die 
gesteuerte Zugabe von Wasser en^eicht. Neben dem 
uber die eine Kanalstmktur 6 In die Verdampferschicht 1 
geleiteten MethanoIM^asser-Gemisch wird bei der 
Reformierung von Methanol vorzugsweise zudem ein 
sauerstoffhaltiger Gasstrom uber die andere Kanal- 
struktur 7 wShrend des nun nach Ende der Startphase 

^b^innerxien.DauerbetriebsJn-die-VsrdarTpfGischicht-l^ 
eingelertet. Im Dauerbetrieb werden dadurch Qber die 
Zuleitungsplatte 4 die flussige oder durch Nutzung von 
Abwarme dieses oder anderer Reaktoren Im Gaserzeu- 
gungssystem schon wenigstens teilweise gasfOrmige 
MethanolAA/asser-Mischung und der sauerstoffhaltige 
Gasstrom in die Verdampferschicht 1 f lachig eingelertet 
und in deren porOser Struktur gleichmaBig verteilt. ver- 
mischt und verdampft. Das so bereitete Gasgernisch 
gelangt Qber die entsprechende Grenzfiache 3 In die 
Katalysatorschicht 2, wo es In ein wasserstoffreiches 
Gasgemisch sowohl mrttels exothermer partieller Oxi- 
dation als auch mitlels endothermer Wasserdampfrefor- 
mierung des Methanols umgesetzt wird. 

Insgesamt wird der Reaktionsvorgang im Dauerbe- 
trieb derart exotherm eingestellt. daB die in der 
Gesamtbilanz QberWeibende Reaktionswarme gerade 
zur vollstandigen Verdampfung und Vorenwarmung der 
in die Verdampferschicht 1 eingeleitelen Gasgemlsch- 
korrponenten ausreicht Unter diesen Bedingungen 
wild eine optimale Verdampfung in alien Betrlebszu- 
standen. d.h. bei belieblgem Lastzustand en-eicht. Dies 
emndglicht in Verbindung mit dem konpakten Reaktor- 
aufbau und den daraus resultierenden. kurzen Warme- 
transportwegen. den geringen Warmekapazitateri und 
der guten raumlichen Homogenltat des in die Katalysa- 
torschicht 2 f lachig eingeleheten Gasgemischs und des 
daraus entstehenden Refornnatgases eine sehr gute 
Reaktordynamik mit kurzer Reaktionszeit bei Lastwech- 
seln. Je nach Anwendungsfall kann der Reaktionsvor- 
gang auch so eingestellt werden. daB noch mehr 
Reaktionswarme entsteht. die sich beispielsweise In 
strdmungsabwartigen Komponenten der Reaktoranlage 
nutzen laBt z.B. zur Vorverdampfung des Metha- 
nolAA^asser-Gemischs. das dann im stationaren Reak- 
torbetrieb schon in verdanpfter Form in die 
Verdampferschicht 1 eintritt und dort mit dem sauer- 
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stoffhaltigen Gasstrom vermischt und fl&chig verteilt in 
die Katalysatorschicht 2 eingeleitet wird. 

Bei Bedarf kann zur weiteren Beschleunigung des 
Kaltstartverhaltens im eingangsseitigen Bereich der 
Verdampferschicht 1 eine nicht gezeigte. elektrische 
Vorheizung integriert sein. Mit dieser kann dann der 
entsprechende Verdampferschichtbereich vor der 
Zufuhrung der Komponenten des zu reformierenden 
Gasgemischs mit groBer eleklrischer Leistung beheizt 
werden. Selbstverstandlich kann die Vorheizung auch 
wahrend des Dauerbetri^ zur Anwendung kommen. 
wenn hierfur Bedarf besteht. 

Patentanspruche 

1. Reformierungsreaktor. insbesondere zur Wasser- 
stoffgewinnung aus Methanol, mit 

- einer Reaktionszone (2), in der sich ein Refor- 
mierungskatalysator befindet und der ein zu 
reformierendes, kohlenwasserstoffhaltiges 
Gasgemisch zufOhrbar ist, 
gekennzeichnet durch 
einen an die Reaktionszone (2) f ISchig angren- 
zenden Verdampferkdrper (1) mit porOser. wSr- 
meleitfahiger StruWur zur Bereitung des zu 
reformierenden Gasgemischs durch Vermi- 
schung und Verdampfung der ihm flussig oder 
wenigslens teihweise gasf6rmig zugefuhrten 
Gasgemischkomponenten und zur f lachig ver- 
tellten Bnsp^sung des bereiteten Gasge- 
rrtschs in die Reaktionszone uber de 
zugehdrige VerdampferkOrper-Reaklionszone- 
Grenzfldche (3). 

2. Reformierungsreaktor nach Anspruch 1 , waiter 
dadurch gekennzeichnet, daB 
die Reaktionszone von einem ReaktionskCrper (2) 
mit poreser, warmeleitfahiger Struktur gebildet ist. 
der festkOrpenwarmeleitend mit dem Verdampfer- 
kOrper (1) verbunden ist und den Reformierungska- 
talysator In Form einer Oberfiachenschicht 
beinhaltet. 
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Reformierungsreaktor nach Anspruch 1 oder 2. 45 
weiter 

gekennzeichnet durch 

eine Zuleitungsplatte (4), die an einer der Verdanrp- 
ferkdrper-Reaktionszone-Grenzfl&che (3) abge- 
wandten Eintrittsf lache (5) des Verdampferkdrpers 
(1) angeordnet ist und eine zu dieser Eintrittsfl§che 
hin offene Kanalstruktur aufweist, die aus einem 
gemeinsamen Zuleitungskanal fOr alle Konnponen- 
ten des zu reformierenden Gasgemischs oder aus 
mehreren getrennten ZulertungskanSlen (6. 7) mit 
Ober die Bntrittsfiache verteilten Kanalzweigen 
besteht. 



Verfahren zum Betrieb eines Reformierungsreak- 
tors nach einem der Anspruche 1 bis 3. bei dem 

in einer Startphase ein oxidiert>ares, kohlen- 
wasserstoffhaltiges Material in den Verdamp- 
ferkOrper (1) ais ein dessen por6se Struktur 
benetzender Flussigkeitsfilm eingebracht und 
ein sauerstoffhaltiges Gas derart zugefuhrt 
werden. daB der in die Gasphase ubergehende 
Teil des kohlenwasserstoffhaltigen Materials in 
der Reaktionszone (2) katalytisch unter 
Abgabe von in den VerdampferkDrper (1) gelei- 
teter Warme oxidiert wird, und 
nach En-eichen einer vorgebbaren Betriebs- 
temperatur des VerdanpferkOrpers (1) in 
einem anschlieBenden Dauerbetrieb die tom- 
ponerrten des zu reformierenden Gasgemischs 
dem Verdanrpferkarper zwecks Bereitung des 
zu reformierenden Gasgemischs und Einspei- 
sung desselben in die Reaktionszone (2) zuge- 
fuhrt werden. 

. Verfahren nach Anspruch 4, weiter 
dadurch gelcennzeichnet, daB 
wahrend der Startphase das zu reformierende 
Gasgemisch dem VendampferkOrper mit einer 
zunehmenden. derart gesteuerten Menge zuge- 
fuhrt wird. daB stets ein vollstandiger Reaktionsum- 
satz erhalten wird, und/oder das Verhaitnis des 
sauerstoffhaltigen Gases und/oder von zudosierba- 
rem Wasser zum kohlenwasserstoffhaltigen, kata- 
lytisch oxidierbaren Material zur Erzielung eines 
kontrollierten Temperaturanstiegs und einer gleich- 
maBigen Temperaturverteilung des VerdampferkOr- 
pers entsprechend variabel eingestellt wird. 

6. Verfahren nach Anspruch 4 oder 5. weiter 
dadurch gelcenrtzeichnet, daB 
in der Reaktionszone (2) wenigstens in einem an 
den VerdampferkOrper (1) angrenzenden Bereich 
das zu reformierende Gasgemisch exotherm 
umgesetzt wird, wobei die Reaktionst)edingungen 
so eingestellt werden, daB die in den Verdampfer- 
kOrper geleitete Reaktionswarme den Warmebe- 
darf zur Bereitung des zu reformierenden 
Gasgemischs deckt. 
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